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１． 導入 
〈F1は回転するモーター〉  
私達はご飯を食べて生きている．食べ
たご飯から得られたエネルギーはATP
（アデノシン三リン酸）を合成すること
で蓄えられ，ATPを加水分解した際に生
じる自由エネルギー差が細胞活動，物質
輸送，情報伝達などの生命現象の多くに
利用される．ATPは生命活動を営む上で
必要不可欠である．ATPはミトコンドリ
ア内膜に存在する膜たんぱく質
FoF1-ATP合成酵素により，内膜をはさんだプロトン濃度差に保存されている電気化学ポテンシャル差を使って
合成される（図1左）．FoF1-ATP合成酵素はFo部分とF1部分で構成されていて，その2つを簡単に分けること
ができる．そのF1部分はFoF1-ATP合成酵素とは逆にATPをADP（アデノシン二リン酸）とPi（リン酸）に
加水分解する酵素となり，F1-ATPaseと呼ばれている．また，ATPの加水分解に伴って回転する分子モーターで
あることで知られている（図1右）．F1-ATPase（以降F1）はαサブユニット（以降α）3つ，ATPが結合する
触媒部位を持つβサブユニット（以降β）3つ，α3β3で作られるリングを固定子にしたときの回転子であるγ
サブユニット（以降γ）の他，εとδサブユニットで構成されるが，α3β3γ複合体でF1の性質はほぼ再現され
るので，実際の研究ではα3β3γ複合体を使い，以降，本稿ではF1といえばこの複合体を指すものとする． 
 
〈F1のステップ回転〉  
F1の回転は一分子観察実験によりγに結合したプローブの動きを見る事で間接的に測定可能になっている．そ
こでATP濃度が極端に低い条件下で実験を行うと，F1の回転はステップ運動になり等間隔に3か所同じ角度で
の停止を繰り返しながら回転をするようになる．この原因は，上述の通りF1がγを中心としその周りを3つの
αと3つのβが交互に取り囲む3回対称の構造をしている事に由来する．結晶構造解析によって，触媒反応を起
こしているF1の構造はβに結合するATP，ADP，Piの状態によって3つそれぞれが少しずつ異なった構造をと
る事が知られている．1つ目のβにはATPが，2つ目のβにはADPとPiが結合していて，3つ目のβには何も
結合していない空の状態が存在している．これはまるで触媒反応の時間経過を見ているようだが，回転触媒の特
徴的な反応機構がこのような描像を作り出している．上に挙げた 3つ目の空のβにATPが結合すると，それま
で1つ目のβに結合していたATPはADPとPiに加水分解され ，2つ目のβに結合していたADPとPiはリリ
ースされる．するとβは状態のみが 120°遷移したことになり，構造の120°遷移がα3β3に対するγのステッ
プ回転を引き起こしていたことが分かる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
                   図１. FoF1-ATP合成酵素とF1-ATPase 
  
 
〈F1のエネルギー変換効率の見積り〉 
F1 のような分子モーターは生化学的な側面だけでなく物理学的な側面からも研究がなされており，特にその自
由エネルギー変換の仕組や変換効率に関して多くの注目が集まっている．これまで述べてきた通りF1 の運動は
ATP を加水分解することによる構造変化が回転駆動力になっている．そこでATP 加水分解時のF1 への入力エネ
ルギーとプローブの回転から散逸されるエネルギーを比べるとほぼ等しくなるという先行研究の結果がある1．こ
こで，プローブから散逸されるエネルギーというのは回転トルクが常に一定の大きさで出ていればストークスの
式から求める事が出来るが，F1 の様にステップ回転をしたりすると精確に散逸エネルギーが見積もれなくなる．
そこで先行研究では非平衡Langevin 系が散逸するエネルギーを実験的に測定可能な物理量で記述した
「Harada-Sasa等式2, 3」（(1)式）にプローブの運動を当てはめて散逸エネルギーを計算したところ，プローブの散
逸エネルギーはF1がATP加水分解のときに得られる自由エネルギー差と一致するという結果が得られた． 
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式中の記号はそれぞれ J：エネルギー散逸，Γ：摩擦係数，𝑣s：平均回転速度，C：速度相関関数，R：応答関
数，̃：Fourier変換， ′：実部をとる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
                                図３. 揺動散逸定理の破れから見積もられたプローブ散逸エネルギ  ー
 
 
 
 
 
 
                               図２. F1のステップと触媒 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
            図５. 回転電場法の実験系 
２．目的 
F1の運動は高効率のエネルギー変換によってなされている事が示唆されてきたが，F1が出力できるエネルギー
には限界が有るはずである．そこで，ATP加水分解時の自由エネルギー差を増やすことによってプローブ粒子が
散逸するエネルギーの限界を調べることを本研究の目的とした． 
 
３．実験系  
〈F1の一分子観察の実験系〉  
まず，α，βにHis-tag を付けたF1をNi-NTAで修飾を施したガ
ラスに固定する．γの動きを知るためにγの先端をビオチン化し
アビジン化した287 nm ポリスチレンのビーズの二量体をつけ，
ビーズの動きをγの動きとして解析に用いる(図4)．  
 
 
 
〈回転電場法〉  
応答関数を測定するための手段として誘電体プローブに対して偶力を与える回転電場法を用いた．回転電場法
とは4つの電極にそれぞれ位相が90°ずつ異なる電場をか
けると，電極中心にある誘電体は双極子モーメントが発生し
電場との遅れからトルクが発生するという仕組みである(図
5)． 
 
 
４．結果 
ATP １分子の加水分解に伴う溶液の自由エネルギー差  は以下の式で表されるATP，ADP，Piの各濃度から
下式のように計算される． 
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そこで本研究では反応時に十分に大きな自由エネルギー差を生じさせるためにATP再生系溶液を用いてなるべ
くADP濃度を低くして実験を行った．よって，ADP濃度はF1とATP再生系の反応速度が共にMichaelis-Menten 式
表されるものとして2つの速度が 等しくなるときのADP濃度を計算によって求めた． 
ATP 再生系を用いてATP 濃度を0.08 μM, 0.4 μM, 4 μM, 100 μM と変えて測定をした． 4 μM ATP と100 μM 
ATP のときは明らかにATP 加水分解から得られる自由エネルギー差よりプローブ散逸エネルギーの方が小さく
なったが，0.08 μM ATP と0.4 μM ATP のときはATP 加水分解から得られる自由エネルギー差とほぼ同量のプロ
ーブ散逸エネルギーが見積もられた(図6)． 
 
 
 
 
 
 
 
 
            図４. 一分子観察の実験系 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
                     図６. ATP 再生系における各自由エネルギー差の結果 
エネルギー散逸はそれぞれ( i ) 107.1 ±37.6 pNnm, ( ii ) 110.2 ± 18.4 pNnm, ( iii ) 60.1 ± 6.9 pNnm, ( iv ) 68.8 
± 9.2 pNnm．Δμ は( i ) 106.9～112.9 pNnm, ( ii ) 106.9～112.9 pNnm, ( iii ) 107.1～113.1 pNnm, ( iv ) 113.6～119.6 
pNnmとした．エラーバーはSD． 
 
 
５．考察 
0.4 μM ATP と 4 μM ATP の間を境に様子が変わったようにみえる．高い方の濃度では入力エネルギーの約半
分しかプローブ散逸エネルギーが見積もられなかったが，低い方の濃度では入力エネルギーとプローブ散逸エネ
ルギーの見積りがほぼ一致した．この境が何に由来するものなのかは調べることが出来なかったが可能性として
プローブの粘性抵抗の影響が考えられる．今回用いた直径 287 nm のプローブを使うと 0.4 μM ATP から4 μM 
ATP の付近ではF1 の回転ステップが見えるか見えないかの境になる．この境は単純に熱揺動にステップが隠れ
るかどうかという問題と，γとプローブを繋ぐリンカーの弾性等に由来するプローブの緩和時間の問題などが関
わっていると考えられる． 
よって今回の実験では低濃度ATPの条件と高濃度ATPの条件の少なくとも一方，若しくは，両方でプローブ散
逸エネルギーからF1の仕事を見積もるには適さない状態であった可能性がある． 
本研究では目的としていたF1による最大プローブ散逸エネルギーを知ることは出来なかった為，今後さらに自
由エネルギー差が大きくなる溶液条件を作らなければならない．今回の手法では，プローブの緩和時間に依存し
てF1の仕事を精確に見積もれない可能性があるが，粘性抵抗の異なるプローブを用いて同じ実験をし今回見えた
散逸エネルギーの濃度に依る境が動くかどうかでその真偽を確かめられる． 
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